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能 30[nm]を実証（2-3-1 および 2-2-1 節）し、5[µC]のプローブ照射量で酸素量を
4%の精度で決定できることを示した（2-3-2 節）。下地 Si 由来の信号との分離に
よって決まる酸素検出感度を SiO2 膜厚換算で 1.5[nm]であると決定し、MCA チ
ャンネルエネルギー幅が 1.785[keV]の測定系を用い、同一エネルギー、同一幾何





























0.7[mm]の照射スポット径）を用いて入射角 80 度で Kapton 試料に照射し、反跳
水素を反跳角 30 度の位置に置かれた 2.55[msr]の検出器で検出した場合、本研究
で構築した測定系の実証表面エネルギー分解能は 84[keV](FWHM)（3-6 節）で
あり、深さ分解能は Kapton 換算で 110[nm]（3-6 節）である。1 価イオンの照射
ドーズ量 2[µC]で、MCA のエネルギー幅が 18.16[keV]のとき、Kapton 試料から
1ch あたり 2500 カウント程度の水素収量が得られ (図 3-8-3)、統計的揺らぎの大
きさを収量の平方根で評価すると精度２％に相当する。110[nm]にわたる領域か






































































照射は 1.5MeV の 4He+イオンをプローブとして、0.1W/cm2 未満のエネルギー
注入密度で、照射フルーエンスを 1.4×1014 cm-2 から 2.8×1015 cm-2 まで変化させな




















本となるラザフォード後方散乱法(RBS: Rutherford Backscattering Spectrometry)に
加えて酸素感度増幅のための核共鳴散乱分析（NRA: Nuclear Resonance/Reaction 







ひきつづく前半の第 1 章から第 3 章までを第 1 部とし、主に高速イオンビー
ムを用いた分析法の構築について、手法の原理、構築の要点や基本データ、測
定誤差や本研究における改良点などが記述される。 
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があり、H. Geiger と E. Marsden[1]、および E.Rutherford[2]の有名な原子構造に関
する研究あたりに遡ることができる。ここで分析法発展の歴史について記述す
ることは本論文の目的ではないが、分析法の名称に関して短い説明をしておき





高エネルギーイオンというと、原子核物理学で GeV あるいは TeV 領域のイオン



















後方散乱粒子でなく蛍光 X 線を分光する方法は PIXE（Particle Induced X-ray 










高速イオンビーム分析法 － Rutherford 後方散乱法(RBS) 
    重イオン RBS 法（HIRBS） 
    核共鳴分析法(NRA) 
    イオンビーム励起蛍光 X 線分光法(PIXE) 
    イオンビーム励起ガンマ線分光法(PIGE) 
    弾性反跳散乱検出法(ERD) 
    イオンビームチャネリング分析法 





















Backscattering Spectrometry）は次のように行われる。厚さが１－数 mm 程度で縦
横１cm 角程度の平板状試料を 10-4 [Pa]程度より真空度の良い真空中に置き、加




MeV 程度のエネルギーに加速されたα粒子のド・ブロイ波長は 10-14 m 程度で
あり、典型的な結晶の格子間隔 10-10m に比べて 3 桁以上短い。したがって試料
表面近傍でのプローブイオンの振る舞いは古典的な粒子と考えてよい。この
ド・ブロイ波長のスケールでみると、固体試料は疎な間隔で配列した正電荷を
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1 )(8853.0a で見積もった場合、0.1-0.2Å 程




コンに入射したとき、およそ電子阻止能 Se=300eV/nm であり、平均 3.5µm 進ん






















電子間相互作用を利用した PIXE や、試料表面を残らず削り取ってしまう SIMS
の方がわずかな量の元素の存在を検知するという点では有利といえるかもしれ
ない。照射プローブビームのドーズ量は通常μC（マイクロクーロン）程度の電



















































加速電圧 0.2-1.7MV 連続可変 
ビームエネルギー 0.4-3.4MeV（1価イオン）;0.6-5.1MeV（2価イオン） 
エネルギー分布 ±1kV(RMS)以内 
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的に後方散乱された後のエネルギーを とするとき、E と との比を kinematic 
factor という。日本語では動力学的係数と直訳されることもあるが、通常そのま
ま K ファクタと呼ばれることが多い。本論文では「散乱エネルギー分配係数」
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図 1-1-1 散乱エネルギー分配係数（K ファクタ）の定義 
プローブイオン質量が標的原子核質量よりも軽い場合について模式的に示す。 
   
 





した原子核の質量を M とする。入射粒子がはじめに持っているエネルギーを 0E
































EK    式 1-1-2-2 
と定義される。運動量が保存されるから、 








1 Vvv 10 Mmm +=    式 1-1-2-4 
以上の式から を消去する。 V
M
m=β       式 1-1-2-5 
とおくと式 1-1-2-3 は、 
)( 10 vvV −= β      式 1-1-2-6   
                                                  
1 1MeV のα粒子に対するエネルギー分解能が 10-30keV の検出系を使うとき、格子振動に
付随する運動は観測できないから標的が平均位置に静止しているとしてよい。 
2電子の静止質量はα粒子静止質量の約 7300 分の 1 であり、また[MeV/c2]単位で表したα粒
子質量は 3727[MeV/c2]であるから数 MeV の領域では相対論的質量増加は無視してよい。 
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式 1-1-2-4 は、 
222 1 Vvv 10 β+=     式 1-1-2-7 
式 1-1-2-6 より、 
)cos2( 10
2222 θβ vvvvV 10 −+=   式 1-1-2-8 
これを式 1-1-2-7 に代入すると、 
)cos2( 10



















1 −++=    式 1-1-2-10 
したがって、  
)cos21(1 θβ KKK −++=    式 1-1-2-11 







K    式 1-1-2-12 
となるが、 K は速度の絶対値の比で正の実数であるから、 
 θβ sin
1 >      式 1-1-2-13 
かつ 
 0sin1cos 22 >−± θβθβ    式 1-1-2-14 
でなければならない。 
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[i] 10 ≤< β のとき、すなわちプローブイオンの質量が標的より軽いとき、 
式 1-1-2-13（実数条件）は βθ
11sin ≤< であるから自動的に満たされる。 
式 1-1-2-14（正数条件）によって式 1-1-2-12 の複号の正の方のみが成り立つ。 
 
[ii] 1>β のとき、すなわちプローブイオンの質量が標的より重いとき、 
式 1-1-2-13 の実数条件より、 βθ
1sin ≤ をみたすような
2
0 πθθ ≤≤≤ c 、
πθθπ ≤≤≤ c2 を満たすθしか実現できない。 
一方、式 1-1-2-14（正数条件）については、
2




0 πθθ ≤≤≤ c であるようなθに関
しては、両方とも成立する。従って同じ前方散乱角θに対して K が２つある。
これは衝突パラメータの異なる２つの場合に対応している。たとえば、散乱角










[i] 10 ≤< β ,すなわちプローブイオンの質量が標的より軽いとき、 πθ ≤≤0 で
































K    式 1-1-2-16 




















図 1-1-3 散乱エネルギー分配係数（K ファクタ）の値といくつかの具体
的な例 
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であり、単位質量数あたり K ファクタが 0.024 変化する。し
たがって、1MeV のプローブイオンを用いた場合、16O と 17O 同位体について
24keV の散乱エネルギー差となって表れる。シリコン検出器を用いた検出系のエ
ネルギー分解能は 10-30keV(FWHM)=4-13keV(RMS)程度であるから、試料表面の






















図 1-1-4 散乱エネルギー分配係数（K ファクタ）と質量分解能 
 
 














薄膜試料中に、注目している元素 i が原子密度 Ni [atoms/cm3]で存在していたと
しよう。Ni が測定で求めたい量である(図 1-2-1)。 










に散乱される確率)(   
（式 1-2-1-1） 




( ) ∫Ω ΩΩΩ= dddσθσ 1     式 1-2-1-2 
を定義して用いると都合がよい。検出器の立体角が小さい極限において平均微
分散乱断面積は微分散乱断面積に等しい。本研究で用いられる固体検出器の立
体角Ωは 10-2[sr]以下と小さいので、 ( )θσ と Ωd
dσ
とを近似的に同一視する。 
単位面積あたりの照射プローブ数を Q とすると、式 1-2-1-1 から直接、極薄膜
中の元素 i によって散乱され検出されるプローブの平均値 は >< iY
































d   式 1-2-2-1 
と表される。[3-5]  
図 1-2-2に 4He(Z1=2)イオンに対する 209Bi (Z2=83)原子核の微分散乱断面積を散
乱角 90 度から 180 度の範囲で図示する。図中 b（barn）という単位は微小面積
の単位であり、1[b] = 10-24[cm2]である。散乱断面積はプローブエネルギーの 2
乗に逆比例するので、1MeV の場合と 3MeV の場合とを比べると 1MeV では
3MeV の場合の 9 倍になっている。また、散乱角 170 度と 100 度を比較した場合、





んでおり、θを 90 度から 0 度に向かって（前方散乱の範囲で）小さくしていく
θ4sin












図 1-2-2 散乱角 90 度から 180 度の範囲にわたる 4He(Z1=2)イオンに対す








影響を避けるために最近接距離 d は標的核半径 rn とプローブ核半径 rn’の和より
も大きくなければならない。一方、電子による遮蔽効果を避けるためには最近
接距離 d は標的原子の内殻軌道半径よりも小さくなければならない。 
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      式 1-2-3-1 






[Å]     式 1-2-3-2 





rK = [Å]      式 1-2-3-3 




















   式 1-2-3-4 


































果は、ラザフォード散乱断面積に補正係数 F を掛けたものとして 
REcuyerLSC F σσ ⋅= '      式 1-2-4-1 








049.0     式 1-2-4-2 


















EcuyerL    式 1-2-4-3 






図 1-2-4 L’Ecuyer ら[7]による補正係数を 16O,197Au,209Bi について図示し
たもの 
                                                  
1 99 年 12 月以降の RUMP ではこの補正が組み込まれている。 
 












は 2 項分布をする。この 2 項分布において、イオンビーム測定におけるプロー
ブ照射量は 1014 程度であり試行回数が非常に多く、また散乱確率は小さいから







ii ⋅−=    式 1-2-5-1 
と近似することができる[10]。ここで、P(x)は測定の結果散乱プローブが x 個検
出される確率である。このような近似が成り立つとき、検出粒子数の期待値と
分散は等しいから検出粒子数のばらつき(RMS)は iY と見積もることができる。    









Yx )(1 2−−   式 1-2-5-2   
で近似することができる。図 1-2-5 に Yi=30 の場合の Poisson 分布と Gauss 分布
とを示す。期待値が 30 カウントの Poisson 分布は、Gauss 分布でよく近似できる
ことがわかる。 
 








E=1[MeV]の 4He プローブを 16O(Z=8)と 209Bi(Z=83)に衝突させた場合、θ=170
度方向へのラザフォード微分散乱断面積はそれぞれ、 
 16O(Z=8)に対して： 0.2964×10-24  [cm2/sr] 
209Bi(Z=83)に対して： 36.23 ×10-24  [cm2/sr] 
であり、209Bi(Z=83)の微分散乱断面積の方が 16O(Z=8)に比べて 122 倍大きい。 
これは、極薄膜中に同じ密度で存在する 209Bi と 16O とをこの条件で測定をし
た場合、209Bi からの後方散乱粒子数が 16O に比べて 122 倍多いことを意味して


















プローブ数を Q, 検出器の立体角をΩ、平均微分散乱断面積を ( )θσ とするとき、
定義によって 










Ns>ΔNs      式 1-2-6-3 





1     式 1-2-6-4 
ということになる。Q に上限があるので、イオンビーム分析で検出可能な下








N     式 1-2-6-5 




Si 基板上に蒸着された Au(Z=79)について、Ns0 を見積もると次のようになる。
エネルギー1MeV の He イオンを 8×1014cm-2 照射し、散乱角 170 度の位置におか
れた立体角 2msr の検出器で検出することを考える。Au のラザフォード散乱断
面積は、33 b/sr である。MeV 領域の軽イオンに対するスパッタリング収量<Ysp>
は 10-3 程度[11]であるといわれている。検出量に±10%の精度を保障するために
は 100 カウントあれば十分である（1-2-5 節参照2）。 
ビームは試料に垂直入射するものとして、ビーム直径を 1mm、ビーム照射面
積を 8×10-3cm2 とするとき、ビーム照射面積あたり 100 カウントを単位面積あた











×⋅= cmAuN s   式 1-2-6-6 
Si(100)面の単原子層の面積密度が、6.8×1014 cm-2 であるので、その約 50 分の
1(2%)程度の Au が 10%の誤差で定量できることになる。このとき、Au が散逸し









すなわち、本研究で用いた実験系において、「Si 基板上に1 の Au
原子が存在するとき、1 (He
][104. 213 −× cm
][104. 216 −× cm +で直径 1mm のビームを用いた場合約




                                                  
2 厳密に言えば試料の組成が刻々と変化していく場合の測定では Bernoulli 試行（確率一定
の独立な試行の繰り返し）という 2 項分布の仮定が破れているから、このような希薄試料
測定の場合の統計性についてはあらためて論じる必要がある。 
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図 1-3-1 厚い試料は仮想的に分割して分析を行う。 
試料を通過する入射プローブおよび脱出粒子には主に電子衝突によるエネルギー減衰
とエネルギー分布の広がりが起こる。  














1ε      式 1-3-2-1 
と表される。ここで、Ni は元素 i の阻止能を求めた単体試料の原子密度である。
阻止断面積の単位には[eV/(1015 atoms/cm2)]が通常用いられる。 
 






b) それぞれの元素 i の阻止断面積εi を純物質についての実験データに基づい
て構築された表、あるいは実験データを統一的に説明するようにパラメー
タを決めた半経験的式から取得する 














い低原子番号の有機ガス（C2H2 と CH4 など[18]）や、酸化物中の酸素と酸素分
子、窒化物中の窒素と窒素分子[19]の場合最大 20%程度の阻止能の Bragg 則から
のずれが報告されている。 











ら Bragg 則を用いて推定できることを述べた。しかし単体元素の阻止断面積 iε は



















断面積について Ziegler ら [27]によって提案された式（ZBL85 式と略称)、およ





( ) HIGHLOWel E εεε






















であり、阻止能表示であれば[eV/nm]等である。表 1-3-3 に Si に対する阻止断面
積表示の ZBL パラメータを示す。LSS 的な振る舞いを反映して C4 は約 0.5 であ
り、Bethe-Bloch 的な振る舞いを反映して C6 が 1 に近い値になっている。KKKNS
式については文献[30]に譲る。 
第 1 章 高速イオンプローブ後方散乱法による組成分析の定量的な記述       47
 
表 1-3-3  Si に対する ZBL パラメータ（阻止断面積表示） 
 C1 C2 C3 C4 C5 C6 C7 C8 
ZBL(4He in Si) 2.0720 0.0044516 3.5585 0.53933 1515.2 0.93161 1790.3 0.035198
 
























































電子衝突と核衝突の 2 種類の機構を反映して、 
 

















ーの大きさとすると、ΔE/E を基準に Vavilov, Bohr, Symon, Payne- Tschalär 理論
などに分けられる[37]。 
 
表 1-3-5 プローブイオンビームの電子損失の揺らぎに関する代表的な解析 
ΔE/E 理論 特徴 文献 
1%以下 Vavilov-Landau 薄膜 非ガウス的分布 [38,39] 




形を考慮 ガウス分布だが Bohr より広がり
が大きい。 
[42] 
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Bohr 近似による電子損失エネルギーストラグリングΩ は2B 1、入射プローブの
















  式 1-3-5-1 
で与えられる。[[3]の第 2 章、[4]] 例えば、1000keV±1keV の He(Z1=2)プロー
ブが、アモルファス Si(Z2=14,N=5×1022cm-3)中で 10%のエネルギーを失う場合を
考える。まず Ziegler-Biersack-Litttmark 式と核阻止能の評価式から阻止断面積を
求め、密度から阻止能を求め、積分を実行する。阻止能の積分が 1000keV の 10%


















][3.24 2222 keVBBEAMTRANSMIT =Ω+Ω=Ω    式 1-3-5-3 
ということになる。すなわち、「1000keV±1keV の He ビームが 320nm のアモル
ファス Si 層を通過した後、ビームのエネルギー分布はは 900keV±5keV になっ
ている」と見積もられる。±5keV(RMS)=12keV（FWHM）に相当する。検出器
の分解能が 12keV（FWHM）のとき、プローブが Si 中を通過する距離が 320nm
になるとストラグリングと検出器分解能の効果が同じになり、それ以上の通過
距離では検出分解能を支配するのはストラグリングであるといえる。プローブ
が Si 中を通過する距離が 320nm ということは垂直入射で重い粒子(K~1)を 170






                                                  
1 エネルギーストラグリングにはΩの文字が当てられることが多い[3,4]が、立体角のΩとは
全く関係がない。 




と Scharff による補正 (1953)と Chu(1976)による補正[41]である。本研究で用いら
れた計算機プログラム RUMP[12]においては Chu による Bohr ストラグリングに
対する補正を計算するコードが含まれている。 

















=Ω     式 1-3-5-4 
とかける。図 1-3-5 に補正係数を図示する。 
図 1-3-5  Chu による Bohr ストラグリングに対する補正係数 
図中黒丸は、Chu[46]によるデータで、実線はSzilágyi[47]らによるデータ  
Au(Z2=79)膜に 2MeV の 4He プローブ(E/M1=500keV)を入射したとき、Chu による
ストラグリングの値は、Bohr の値のおよそ 40%であることがわかる。 








の妥当性についての情報は少ない。2 つの元素 i,j からなる系を例にとると、未
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係数 K（K ファクタ）と定義する(式 1-1-1-1)。 





m≡β と、散乱角θの関数である(式 1-1-2-15, 1-1-2-16)。 
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積は小さくなる。1MeV の 4He を 197Au に照射する場合の Rutherford 散乱
断面積からのずれは 3%程度である。(式 1-2-4-3) 入射エネルギーが高く
なると核力効果で散乱断面積にずれが生じる。 
・ 照射の結果検出される粒子数の分布は Poisson 分布とみなせ、平均値と分
散とが等しい。したがって検出カウント数 Y に対する統計誤差は Y で評
価できる。(式 1-2-5-1、1-2-5-2) 
・ スパッタリング過程との競合で検出感度を見積もるとき、1MeV の 4He
イオンを 2msr の検出器で検出する際、Si(100)面上に蒸着した Au に対す
る誤差 10%での検出感度は、1 と大まかに見積もられる。（式
1-2-6-6） 
][104. 213 −× cm
 






























・ 電子損失エネルギーストラグリングに対する最も単純な評価式は Bohr の
式（式 1-3-5-1）である。Chu による強束縛近似補正（式 1-3-5-4、図 1-3-5）
を加えたものがよく用いられる。 
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うになり、散乱断面積は Rutherford の値から外れる。特に、3.032MeV 近傍で 4He
イオンを 16O 原子核に衝突させて 170 度付近で検出するとき、微分散乱断面積が
著しく増大することが知られている[1-8]。これは質量数 4 の He 原子核が質量数
16 の酸素原子核と複合核（質量数 20 の Ne 原子核）を形成し、その後解離して
α粒子と酸素原子核とに戻る原子核共鳴反応 16O(α,α)16O によるものと説明され
ている。このとき、反応の前後で核エネルギーが放出されることはなく（いわ
ゆる Q 値が 0）、1-1 節で論じた散乱エネルギー分配係数の計算には全く影響が
ない。この 16O(α,α)16O 反応による散乱断面積の増大現象を利用[10-16]すると、
高エネルギープローブを使う利点である最大測定深さや質量分解能についての
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)1.05.0()01.012.0( 2 ±−±≅ ZE LABNR  (プローブが 1H の場合) 式 2-1-1-1 
)2.04.0()01.025.0( 2 ±+±≅ ZE LABNR  (プローブが 4He の場合) 式 2-1-1-2 
 
ここで は 160°<qLABNRE lab<180°の後方散乱に対してラザフォード散乱断面積か
らのずれが 4%になる実験室座標系エネルギーである。 
この評価式によれば、質量数 4 の He (Z1=2, M1=4amu)をプローブとし、質量数
16 の O(Z2=8, M2=16amu)を標的にした場合、 
 ( ) ]MeV[4.2)2.04.0(8)01.025.0(]MeV[,16 ≈±+×±=OE LABNR α  式 2-1-1-3 
 






2-1-2 2.2MeV-3.2MeV のエネルギー領域における 4He に対する 
16O の散乱断面積 
 




表 2-1-1 16O(α,α)16O 反応の散乱断面積の実験値の代表例[5][20] 
角度、エネルギーは実験室系である。  
反応 散乱角（実験室系） エネルギー(keV) 文献 
16O(α,α)16O 165° 2050-9000 Feng 1994 
[1 の 7 章で引用] 
16O(α,α)16O 170° 1770-5000 Leavitt 1990[5] 
16O(α,α)16O 170° 2000-9000 Cheng 1993[6] 
 
図 2-1-1 上図に 16O(α,α)16O 反応が起こる条件で Leavitt らによって測定された
散乱断面積[5]を、また下図に Rutherford の値からのずれを百分率でそれぞれ示
す。Bozoian の評価式による閾値 2400keV 付近では目視でも Rutherford の値から
のずれが目立ち始める(図 2-1-1 上) 実際には 2400keV では 10%程度乖離してい
ることがわかる（図 2-1-1 下）散乱断面積の値は 3032keV 付近に鋭いピークがあ
り、ラザフォードの場合の 20 倍（2000%）になっている。即ち、試料最表面の
酸素に 3032keV の 4He イオンをプローブとして照射し、170 度で後方散乱プロー
ブを検出するとき、検出感度がラザフォード散乱の場合の 20 倍になるというこ
とを意味する。 

















3030keV 付近に鋭いピークがあり、散乱断面積が 20 倍（2000%）になっていることが
わかる。Bozoian の評価式による値 2400keV 付近では目視でもずれが目立ち始める(上
図) 実際には 2400keV では 10%程度乖離していることがわかる（下図） 
 




図 2-1-2  16O(α,α)16O 反応に伴う共鳴ピークの文献による違い 
 
2-1-2 Leavitt らによる値と Cheng らによる値の違い 
 




・ 共鳴ピークの最大は 3032-3034[keV]付近でおこる 
・ ピークでラザフォードの値の約 23 倍（0.73 [b/sr]）になる 
・ ピーク半値幅は 13[keV](FWHM)である 
・ 散乱角 165 度では共鳴ピークが高エネルギー側にシフトし、ピークが鈍る 























装置で 19-22 度の温度に保たれている。 




 E=2V+ 18 (He+イオンの場合)、または  式 2-2-1-1 
 E=3V+18 (He2+イオンの場合)  式 2-2-1-2 
となる。 
GVM の指示値に基づく名目端子電圧 Vnominalと実際の電圧 V との関係が線形
であるとして、比例係数を a、オフセットを b とすると 
 bVaV alno +⋅= min     式 2-2-1-3 
と書ける。GVM を用いた測定ではオフセット値 b は通常 1[kV]を超えることは
ないから 0.1％の精度では無視してよく、エネルギー較正は１点で行えばよい。  
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本研究ではこのエネルギー較正の基準に 3032[keV]の酸素共鳴を用いる。











図 2-2-1-2 に SiO2(101[nm])/Si 試料に Vnominal=3074[keV]の 4He+イオンを入射角




図 2-2-1-2 SiO2(101nm)/Si 試料に Vnominal=3074keVの 4He+イオンを 5µC照
射（照射スポット径 1mm）し、後方散乱粒子を 170 度の位置で検出するこ
とによって得られたスペクトル  
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図 2-2-1-3 SiO2(101nm)/Si 試料に Vnominal を変えて 4He+イオンを 5µC 照射
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Va  式 2-2-1-4 
となる。ここで、Leavitt らによるピークエネルギーの測定誤差を文献[5]から
4[keV]とし、片側加速電圧についてはその半分の 2keV とした。本節で GVM を
用いて測定したエネルギーの相対誤差を 1[keV]と見積もった。 
 










ORTEC 572)で、時間幅 500[nsec]（Shaping Time:0.5[μsec]）に整形されたガウス
分布型の電圧パルスとなる。この電圧パルスは、Wilkinson 型アナログ－デジタ





試料の RBS 測定を行い、チャンネル－エネルギー変換式を求めた。（表 2-2-2-1、
図 2-2-2-1）その結果、増幅器のゲインが 100(粗レンジ)*0.90(微調整)のとき、 
( ) )5.07.222(001.0785.3 90.0*100 ±+×±= ChE [keV]    式 2-2-2-1 
と決められた。RBS スペクトルの立ち上がり幅からこの較正測定における計測
系のエネルギー分解能を決めることが出来る。RBS スペクトルの立ち上がり幅
が狭い Si について、 
3.471[Ch]x3.785[Ch/keV]=13.14[keV](FWHM)=5.580[keV](RMS) 式 2-2-2-2 
                                                 
1 SSD1 が 0.900、SSD2 が 0.925 で固定されている。 





















16O 15.99 1100 231.6（TiO2） 230.6 (SiO2) 
4.304  （TiO2） 
4.646    (SiO2) 
28Si 27.98 1714 395.8 3.471 
48Ti 47.95 2177 517.4 3.631 
Sn 118.7 2655 642.6 5.502 
Ta 180.9 2780 675.6 4.747 
197Au 197.0 2800 680.8 4.233 
Pb 207.2 2811 683.6 4.351 
209Bi 209.0 2813 684.4 4.144 
 
図 2-2-2-1 表 2-2-2-1 の「チャンネル」を「kE」に対してプロットし、最
小 2 乗法で直線の傾きと切片とを求めた。  





19.56)90.0100(120.2)90.0200( +××=× ChCh   式 2-2-2-3 
85.51)90.050(945.1)90.0100( +××=× ChCh   式 2-2-2-4 
と、それぞれ求めた。これらの結果をエネルギーについて表すと、 
( ) )6.07.222(001.0785.3 90.0*100 ±+×±= ChE [keV] 式 2-2-2-2 
4.122785.1 90.0*200 +×= ChE [keV]   式 2-2-2-5 
















用いられた検出器については、表 2-2-3-(a)-1 のようになる。 
 
表 2-2-3-(a)-1 検出器のみかけの立体角の見積もり  
 rd Lout ΩG 
検出器 1 3 mm 117 mm 2.1 msr 
















る（図 2-2-3-(b)-1）。入射粒子のエネルギーは E0=3035keV である。これが最表面
の Sn 原子核によって散乱され検出される場合、散乱エネルギー分配係数（K－
ファクタ）は k(170deg,Sn)=0.8747（1-1-2-15 式）であるから後方散乱プローブの






















0⋅N 個の Sn 原子核が 643 チャンネルへの後方散乱に関与す
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= [keV/nm](1-3-3-1 式) にし










  式 2-2-3-(b)-1 
深さτ0 の位置にある Sn 原子核に散乱を受けた後のエネルギーを Eafterとする
と、 









β＝(180 度-散乱角)-入射角α [deg.] 式 2-2-3-(b)-3 
である。プローブが表面から脱出する際のエネルギーを Eoutとすると、 




  式 2-2-3-(b)-4 
と書ける。   
後方散乱粒子の脱出エネルギーEout が Eout=2655-W[keV]になるように深さτ0
を決定することができる。（式 2-2-3-(b)-1,2,および 4）から、 
 


































 −=−   式 2-2-3-(b)-6 











W     式 2-2-3-(b)-7 
となる。したがって、最表面に相当する MCA の試料際表面に相当する１チャン





















 式 2-2-3-(b)-8 
となる。 Inbefore SEE )cos(
0
0 α


































 +⋅⋅⋅⋅=Ω βασ   式 2-2-3-(b)-10 
が得られる。ここで（式 2-2-3-(b)-9）の微分散乱断面積の積分を、入射経路にわ
たる平均値 Inσ で置き換えた。さらに、 N
SIn
In ≡ε 、 N
SOut













σ   式 2-2-3-(b)-11 
と密度 N に依存しない形に書ける。 
実際にスペクトルを計算する際には、経路中の平均値 Inε などは、阻止断面積
を E0 の周りに Taylor 多項式に展開して行うが、以下では説明の簡単さのために、
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展開の第１項だけでおおまかに評価する。すなわち ( 0EIn )εε → 、 ( )0kEOut εε → 、

























W     式 2-2-3-(b)-12 
( )























この式に、N(Sn)=3.694x1022[atoms/cm3], ε(E0,Sn)=83.85[eV/(1015atoms/ cm2)],  
ε(kE0,Sn)= 89.05 [eV/1015atoms/(1015atoms/ cm2)]（図 2-2-3-(b)-2）, cos(5deg)=0.9962, 
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と、およそ<H0>は 4.3×102 カウントとなる。 
また、MCA チャンネル－エネルギー較正測定の結果（表 2-2-2-1）より、Sn 試
料の信号立ち上がり幅は 5.502[ch](FWHM)であったから、表面における深さ分解










て表示すると図 2-2-3-(c)-1 のようになる。 
図 2-2-3-(c)-1 では、1 チャンネルあたりのカウント数は 3500 カウント程度で
あり、表面近似による見積もり 4300 カウントより２割程度少ない。したがって、
真の立体角も幾何学的な見積もりより 2割程度少なく 2.1[msr] ×0.8=1.7[msr]程度




Ω=1.737[msr]   （式 2-2-3-(c)-1） 
が得られる。Ω=1.737[msr]の値で他のスペクトルもよく説明することが出来る。 




第 2 章 核共鳴反応を利用した酸素の高感度分析系の構築               73 
 
 






















の阻止能を S(E)=dE/dx と置くと、 
( )dEE
dE
dxdx =      式 2-2-4-1 
であるから 













0 1   式 2-2-4-2 
の関係がある。即ち、阻止能の逆数をエネルギー区間に渡って積分すれば透過




E0=3035keV で入射したプローブイオンは、Sn 中を平均 8μm 以上進んで止ま
る。Sn 試料の深さ 1µm にある原子核からの 170 度方向への後方散乱は、スペク
トルの 475ch に現れる。これは次のように計算される。 
3035keV で入射角 5 度で入射したプローブが、試料の 1µm の位置に到達する
までに透過しなければならない距離は、 
1000[nm]／cos(5deg.)=1004[nm]   
である。表面から 1004[nm]だけ Sn 中を透過したプローブイオンはそのエネルギ
ーを 3035keV から 2717keV まで減らす。この位置で 170 度方向に後方散乱され
たプローブのエネルギーは k 倍になり、2376keV になる。2376keV の後方散乱プ
ローブが表面に到達するまでに 
1000[nm]／cos(5deg.)=1004[nm]   
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透過しなければならない。この距離はいま偶然に入射角αと出射角βが等しい








図 2-2-4-1 Sn に E0=3035keV の He イオンプローブを入射したときのエ
ネルギーを Sn 中での透過距離に対して示す。3035keV で入射したプロー
ブイオンは Sn 中を平均 8µm 以上進む。 
 
1000[nm]厚の Sn(Z2=50,N=3.694×1022[atoms/cm3])層透過による Bohr ストラグリ










××⋅×⋅⋅⋅=Ω −−  
であり、RMS 値で表すと±14keV である。3035keV における Chu 補正を 47%と
すると 、RMS 値で表すと±9.4keV(RMS)ということになる。 ( ) ][89 22 keVIN =ΩChu
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図 2-2-4-2 Sn に対
するBohrストラグリン














( ) ][894.91 2222 keVBefore =+=Ω    式 2-2-4-3 
となる。散乱エネルギー分配係数 k<1 であるから散乱後にこの揺らぎは k 倍に
圧縮され、 
( ) ][)4.98747.0( 222 keVAfter ×=Ω    式 2-2-4-4 
となり、RMS 値で表示すると±8.3keV となる。脱出過程について 2376keV に対
する Chu 補正係数が 0.43 であるとすると散乱後脱出するまでに 
( ) ])[0.9]([8243.0190 22 keVkeVOut ±=×=Ω  
の広がりが加わるので、結局電子エネルギー損失ストラグリングの効果は、 
( ) ( ) ( ) ( ) ][0.93.8 222222 keVOutAfterSTR +=Ω+Ω=Ω  式 2-2-4-5 
から±12[keV](RMS)が、検出器分解能と検出器立体角効果、同位体の非分離効
果などの検出系分解能の制限に加わる。これらを含んだ検出系の総合分解能を
Sn 信号の立ち上がり幅から 21keV(FWHM)、すなわち±9keV(RMS)とすると、 
( ) ][15129 22222 keVTotal =+=Ω    式 2-2-4-6 
から±15keV(RMS)、すなわち 35keV(FWHM)となる。以上の見積もりにおいて、
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2019keV から 35keV 離れたエネルギーである 2054keV および 1984keV の後方

























SSkeV    式 2-2-4-9 
入射・出射経路に沿った平均阻止能は各々、 ]/[3167.0
1004
27173035 nmkeVIn =S −= 、 
および、 ]/[3556.0
1004
20192376 nmkeVSOut =−= となるから、 
][55 nm=∆τ      式 2-2-4-10 
深さ 1000[nm]で後方散乱されて検出された粒子の 35keV のエネルギーの不確定
さを深さの不確定さに換算すると±55[nm]と見積もられる。表面における深さ












3032keV 近傍のプローブイオンに対して、入射角 5 度、出射角 5 度、散乱角

















SiO2 試料に入射した 3032keV のプローブイオンが最表面酸素によって後方
散乱されるときのエネルギーは k(O)=0.3625 であるから、1099[keV]である。
1099keV から FWHM エネルギー分解能である 12keV 離れたエネルギーである
1087keV に散乱を生じさせるような酸素の SiO2 中の深さは、式 2-2-3-(b)-12 を
導出したのと同様の議論によって求められる。それに先立って MCA1ch のエ
ネルギー幅 W=1.785[keV/ch]に相当する SiO2 層の厚さ 0τ を計算しておこう。
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のエネルギー幅 W に比べて小さいので、式 2-2-3-(b)-9 から、2-2-3-(b)-12 を導
いたときと同様、阻止能の評価を試料表面の値で行い（表面近似）、SIn=S(E0)、
SOut=S(kE0)とし、密度 N(SiO2)=2.20[g/cm3]=6.62x1022[atoms/cm3]の SiO2 層の阻
止能を、Bragg 則（1-3-2 節）を利用して 203.4[eV/nm]（E=3032keV）、319.7[eV/nm]
（E=1099keV）とした。エネルギー分解能 12keV(FWHM)はチャンネル幅でい
うと、6.7[ch]、RMS 値である 5.1[keV]はチャンネル幅でいうと 2.9[ch]=13[nm]
である。したがって、表面における深さ分解能 t∆ は、 
][307.6 0 nmt =×=∆ τ  
となり、101nm の酸化膜中においては表面近傍(13nm±13nm)、43nm 近傍(43nm
±13nm)、73nm 近傍(73nm±13nm)と互いに 30nm 離れた 3 つの領域からの酸










Si 基板上に形成された非常に薄い SiO2 層を考える。非常に薄いという意味は、
酸素に後方散乱されたプローブイオンのエネルギー幅がMCAの 1チャンネルよ
り狭い程度、即ち、4.5nm 程度（前節参照）より薄いという意味である。3.032MeV









5.05.0 23 cm−×≈××π とするとき、ビーム照射面積あたり 100 カウント




( ) ]/[103.1108/100 243 cmcounts×=× − となる。式 1-2-6-5 より、スパッタリングと











σ （式 2-3-2-1） 
となり、Si(100)面の単原子層の面積密度6 の約 15％となる。
このとき酸素原子が散逸してしまうプローブ照射量 Q の上限は、（式 1-2-6-4） 
]/[108. 214 cmatoms×





























3032keV 付近のエネルギーの１価プローブイオン 5μC を用いて、入射角 5 度、
散乱角 170 度、出射角 5 度で後方散乱粒子を検出することを考える。この測定
条件では、酸素共鳴信号と下地の Si からの後方散乱粒子とが重なる。（図 2-3-2-1）
しかし Si 基板の素性はよくわかっているので、下地の Si 基板からの収量は、チ
ャンネルあたり 150 カウント±12 カウント、酸素共鳴ピークの信号は 537 チャ
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酸素に由来する 1 チャンネル辺りのカウントが Si 基板のカウントの RMS 誤差
と同程度の 12 カウント、あるいは、RMS 誤差の 3 倍（いわゆる 3σ）となる 36
カウントになることが酸素の分離検出下限といえる。 
MCA1 チャンネルに相当する SiO2 層の厚さは表面近似を用いて計算すると




ー 分 解 能 の 制 限 を 無 視 し 、 Rutherford 散 乱 断 面 積 （ 式 1-2-2-1 ）






















( ) [b/sr] 0.03220deg170,E0R =σ を単純に共鳴微分散乱断面積のピーク値
]（図 2-1-1）で置き換えると誤差が大きくなりうるので、
表面の厚さ
( ) [b/sr 0.73deg170,E0* =σ
0τ の SiO2 層における微分散乱断面積の平均を考える必要がある。厚
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となる。エネルギー減少分が、MCA1ch の幅 W=1.785 のおよそ半分となってい
るのは、脱出経路に沿ったエネルギー減少は関与しないからである。 
Leavitt の値[5]によれば、 、( ) [b/sr] 0.7313032keV* =σ ( ) [b/sr] 0.7153031keV* =σ で




















ある。実際には検出系の分解能が 12[keV](FWHM) (図 2-3-1-1)なので、12keV の
正規分布のコンボリューションによって、前後の MCA チャンネルに分散して検
出され、中心の 1ch で検出されるのは 14%の 110 カウントになる。(図 2-3-2-2） 
 













基板 Si の揺らぎの RMS 値が 12[counts/ch]なので、その 3 倍のピーク高さを与
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て述べられた。MCA の 1 チャンネル幅が 1.785keV の測定系を用いて、Rutherford
散乱に比べて約 20 倍の酸素感度の選択的増強が実証された。Si 基板信号との分
離条件によって決まる酸素検出感度は Si 上に形成された SiO2膜厚で 1.5nm であ
り、表面近傍での深さ分解能は 30nm、測定精度は 4%である。 
 
・ 核共鳴反応散乱断面積として 3032keV に共鳴ピークを持つ Leavitt らの値
が採用された。 




・ 表面に厚さ 101nm の SiO2 層を持つ Si 試料を用いて測定が行われ、表面近
傍における酸素に対する深さ分解能が 30[nm]であると決定された（2-3-1
節）。 
・ 3032keV 付近のエネルギーの１価プローブイオン 5μC を用いて、入射角 5
度、散乱角 170 度、出射角 5 度で後方散乱粒子を検出する場合、101nm の






2 層の厚さ換算で 1.5[nm]と見積もられた。 
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ために Al 箔に対する透過性の違いを利用することを考える（図 3-1-2）。 
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K ≡ E     式 1-1-1-1（再掲） 
水素に対する 4He の散乱エネルギー分配係数（K ファクタ）を図 3-2-1 に示す。 
 
図 3-2-1 水素に対する He の K ファクタ 
 

















エネルギーの保存から、E なので、E021 EE =+ 0102 )1( EKEE −=−= が成り立つ。
ここで、「反跳エネルギー分配係数」K を、 
KK −≡1     式 3-2-1 










+=K     式 3-2-2 
と与えられる。ヘリウムイオンプローブに対するK の値を図に示す。 
 
図 3-2-2 水素(p)、重水素(d)、三重水素(t)およびヘリウム(α)に対する 
K ファクタと反跳角φ 
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３－３ 散乱断面積の Rutherford の値からのずれ 
 
水素原子核の Rutherford 微分散乱断面積についても式 1-2-2-1 の導出と物理的
背景は全く同じである。ただし、注意すべき点は、散乱角θではなく反跳角φ
に関する微分反跳断面積に書き直す必要があるという点と、水素とその同位体














+=     式 3-3-1 
と表される。ここで を用いると計算に便利である。 ][104398.1 132 cmMeVe −×=


















 式 3-3-2 
で表わされ、それぞれの反跳角φに対する係数 A1－A4 は表 3-3-1 のように与え
られる。 
表 3-3-1 水素微分反跳断面積の実験式の係数[1] 
 
φ (deg) A1 A2 A3 A4 
0 0.7651 1.7201 5.6116 -1.7011 
5 0.7581 1.7321 5.6302 -1.7148 
10 0.7366 1.7716 5.6797 -1.7527 
15 0.6994 1.8492 5.7417 -1.8049 
20 0.6449 1.9807 5.7890 -1.8568 
25 0.5732 2.1840 5.7880 -1.8906 
30 0.4779 2.4758 5.7117 -1.8897 
35 0.3651 2.8682 5.5349 -1.8408 
40 0.2349 3.3687 5.2445 -1.7350 
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図 3-3-1 に反跳角 10,20,30 度の場合について、Tirira 達による実験式[1]を
Rutherford の値とともに示す。 
 





第 2 章では、試料を透過する際のプローブイオンのエネルギー減衰は He に対
する電子阻止断面積と核阻止断面積を ZBL85 式などによって計算し、既知の試
料密度から実際の透過距離に関する量である阻止能を求めた。水素に対する阻





３－５ 水素に対する MCA チャンネルエネルギー較正 
 
物質中で阻止能が異なるために、固体検出器の応答もヘリウムと水素とでは
異なる。したがって、水素に対しては、2-2-2 節で求めた値とは別に MCA チャ










図 3-5-1 水素に対する MCA チャンネル－エネルギー変換係数 
 
その結果(2.002 0.004)MeV の水素イオンプローブを用い、後方散乱角 150 度
の位置に設置された水素検出用検出器について、MCA チャンネルとエネルギー
±




( ) ( )58.05.173100001.0878.3])[( ±+×±= ChkeVHE   式 3-5-1 
( ) ( )0.14.108200001.0816.1])[( ±+×±= ChkeVHE   式 3-5-2 
と求められた。 
 
３－６ Al 箔による前方散乱プローブと反跳水素との分離 
 
本研究では、前方散乱プローブと反跳水素とを分離するために Al 箔を利用す
ることを試みる。阻止断面積から密度 2.702 [g/cm3] = 6.031x1022 [atoms/cm3]の Al
中の透過距離が 5µm、10µm、および 15µm になるエネルギーを求めると表 3-6-1
のようになる。同じ厚さの Al 膜に対して、He の透過閾値エネルギーは H の約 4
倍必要である。 
表 3-6-1  Al 箔に対する水素とヘリウムとの透過閾値エネルギー（計算値） 
 
 5µm 10µm 15µm 
He の透過閾値エネルギー 1575keV 2850keV 3880keV 
H の透過閾値エネルギー 470keV 780keV 1030keV 
 
表 3-6-1 からわかるように、5µm、10µm、15µm の Al 箔を利用する場合には
それぞれ 1.5MeV、2.8MeV、3.8MeV 以下のプローブイオンエネルギーで測定を
行えば前方散乱プローブを阻止することができると期待される。本研究ではエ
ネルギーストラグリングの影響を小さくするために 5µmの Al 箔を用い、1.5MeV
のプローブイオンエネルギーで水素を検出することを試みる。図 3-6-1に 1.5MeV
付近で入射エネルギーを変化させ、前方散乱プローブイオンと反跳水素とが
5mm 厚の Al 箔で分離可能であることを確かめるための実験結果を示す。 
図 3-6-1 のスペクトルは、エネルギーの異なる 4He+プローブイオンを入射角
80 度で水素を含んだ有機高分子試料(Kapton200H)に 2[µC]照射（照射スポット短





第 3 章  弾性反跳散乱分析法による水素分布分析系の構築            95 
 
に 20 時間置いた後測定が行われた。Al 箔は冷間圧延によって製造された後アニ
ール処理されたものを購入して（(株)ニラコ）、検出器と試料との間に設置した。
販売者による公称厚は 5μｍ±1.25μｍである。測定はスペクトル測定用増幅器
の利得の粗レンジ 200（３－５節参照）で行われたが、図では MCA の 10 チャ
ンネル分が 1 チャンネルにまとめて表示されている。すなわちエネルギー幅は
10 倍の 18.16[keV/ch]になるように粗視化されている。 
 
 




に前方散乱された He プローブが Al 箔を透過して低エネルギー側に検出されは
じめるのが見られ、2475[keV]においては、水素の信号は前方散乱プローブの信
号に覆い隠されてしまう。 
入射角 80 度、反跳角 30 度の条件における水素信号の立ち上がりエネルギー
から Al 箔の平均厚さが 4.4[µm] (密度 2.702[g/cm3]換算)と決定され、水素信号の
立ち上がりの傾きから E0=1.507[keV]に対するエネルギー分解能は試料表面で
84[keV](FWHM)と決定される。（表 3-6-2）ここで Al 箔に対する厚さの見積もり
がエネルギーによって少しずつ系統的に異なっている理由は、MCA チャンネル







表 3-6-2 図 3-6-1 に示したデータから計算される Al 箔の膜厚(4.43[µm])と
表面エネルギー分解能  
K  (30deg)=0.48202;E[keV]=18.16*Ch+108.4;出射角広がり 1.9 度(RMS) 
1（測定値） E0[keV] 1309[keV] 1507[keV] 1704[keV] 






























6 ((2)(5)および ZBL85 など
から計算) 
Al 箔の膜厚[µm]
平均値 4.43[µm] 4.49 4.47 4.29 
7((6)と式 1-3-5-1 から計算) Al 箔中の Bohr 
ストラグリング 
(RMS)2[keV2] 
92 91 87 
8（図 1-3-5 のデータの 3 次スプ
ライン補間） 
Al に対する 
Chu 補正係数 0.77 0.80 0.84 
9(7 と 8 との積) Chu-Bohr 
ス ト ラ グ リ ン グ
(RMS)2[keV2] 





















12（11 を変換） 水素信号 
立ち上がり幅 
（RMS）[keV] 
38 36 34 
13 ビーム広がり 1[keV](RMS); 








37 35 32 
 





(1) 反跳水素が Al 箔を透過する際の電子エネルギー損失ストラグリング 








よるドップラー効果は 10eV のオーダーであるから無視できるので、 
( )






)  式 3-6-1 
と書ける。E0=1507[keV]の場合、ΩTotal=36[keV]であったから、ΩBeam=1[keV]、
ΩDetector=5.1[keV], ΩFoilStraggling= 73 [keV]を代入すると、 





K の代わりにK 、阻止能の平均値 SIn はプローブイオンであるヘリウムに対して
評価し、SOut は反跳粒子である水素について評価しなければならない。MCA1ch
に相当する Kapton 試料の厚さ 0τ を計算しておこう。（式 2-2-3-(b)-6）より、 0τ は、 
























 （式 3-6-2） 
と求められる。ここで入射角αは 80 度、出射角βは 70 度である。阻止能の評
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価を試料表面の値で行い（表面近似）、SIn=S(He,E0), SOut=S(H, K E0)とし、密度
N(C22H10N2O5)=1.42[g/cm3]=8.72x1022[atoms/cm3]の Kapton 層の阻止能を、Bragg
則 （ 1-3-2 節 ） を 利 用 し て S(He,E0)=236.2[eV/nm] （ E0=1507keV ）、
S(H, K E0)=40.70[eV/nm]とした。エネルギー分解能 84[keV](FWHM)はチャンネル
幅でいうと、4.6[ch]、RMS 値である 36[keV]はチャンネル幅でいうと 2.0[ch]であ
る。したがって、表面における深さ分解能 t∆ は、 
][1106.4 0 nmt =×=∆ τ     式 3-6-3 
となる。図 3-6-2 に Kapton 試料の表面から 110[nm]の部分に由来する水素の寄与
と、110[nm]-220[nm]の部分に由来する水素の寄与の計算値を示す。 
 






























   式 3-7-1 
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ここで、gd およぼ gb は検出器の形状および入射ビームの形状によって決まる幾
何学因子であり、ビーム強度が一様分布する円柱状ビームについては、gd = gb 
=0.59 となる。Loutは試料と検出器との距離、w は検出器の有効開口径、および d
は照射スポットの大きさ（垂直入射でのスポット径＝短軸径）であり、それぞ
れ Lout =158[mm]、w=9[mm]、d=0.7[mm]である。これらの値を代入すると、 










 ×=∆β  
となり、 [deg]9.11800012.0 =×=∆ πβ と見積もられる。図 3-7-1 にΔβの入射角
αおよび反跳角φ依存性を示す。入射角が大きくなると照射スポットサイズは
大きくなる（図 3-8-1 参照）が、出射角βが大きいと検出器からみた照射スポッ







)([deg]180[deg] βαφ +−=  
の関係があるから、βが±Δβの分布を持つことによって、反跳角φの RMS 揺























































図 3-8-2 水素スペクトルの入射角依存性 
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図 3-8-2 に水素スペクトルの入射角依存性を示す。スペクトルは、図 3-6-1 と
同じ Kapton 試料に対して、検出器を反跳角φ＝30 度の位置に固定し、試料法線
と入射ビームのなす入射角αを 65 度から 85 度の範囲で変化させて得られたも
のである。照射イオンは 4He+であり、照射量は 2[µC]であった。照射スポットの











が 65 度のとき、出射角β＝180-(30+65)=85 度であって 90 度に近いために検出器
が試料台の支持機構の陰に隠れてしまうからである。入射角 70 度の場合も同様
である。つまり、本研究で用いた測定系特有の事情で、90 15[deg] ≥− β でないと
立体角の制限を受ける。表 3-8-1 に反跳角 30 度の場合の立体角補正係数γと見
かけの立体角Ω*の入射角依存性をまとめた。 
 










65 85 1.9 0 0 
70 80 1.9 0.564 1.44 
75 75 1.9 1.13 2.88 
80 70 1.9 1.00 2.55 
85 65 2.1 0.652 1.66 
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図 3-8-3 に入射角 80 度の場合の反跳角依存性を示す。実験条件は、図 3-8-2
と同様であり、入射角を 80 度に固定して、反跳角φを変化させたものである。





が 2 倍以上異なる。1.5MeV のプローブイオンに対して、微分反跳断面積はそれ
ほど大きく違わないから、φ=20°では立体角が小さくなっている。その理由は、
入射角 80 度、反跳角 20 度のとき出射角βは 80 度であり、試料平面との間が 10
度しかない。そのために、試料台支持機構の陰になり立体角が制限されている
からである。このとき、Ω＊＝1.4[msr]であり、立体角が制限される結果、式 3-7-1
における w が小さくなるために表面の分解能も 84[keV から 71[keV]とよくなっ
ている。 
 
図 3-8-3 入射角 80 度の場合の反跳角（φ＝20～45 度）依存性 
 












*[msr] ΔE（FWHM） [keV] 
80 80 20 0.56 1.44 71 
80 75 25 1.0 2.55 84 
80 70 30 1.0 2.55 84 
80 65 35 1.13 2.88 84 
80 60 40 1.29 3.3 100 
 
 






















E0=1507[keV]の 4He+プローブ、直径 0.5[mm]のコリメータ（試料上で 0.7[mm]
の照射スポット短径）を用いて入射角 80 度で Kapton 試料に照射し、反跳水素
を反跳角 30 度の位置に置かれた 2.55[msr]の検出器で検出した場合、本研究で構
築した測定系の実証表面エネルギー分解能は 84[keV](FWHM)（3-6 節）であり、
深さ分解能は Kapton 換算で 110[nm]（式 3-6-3）である。1 価イオンの照射ドー
ズ量 2[µC](入射角 30 度、照射スポット短径 0.7mm、長径 4mm)で、MCA のエネ
ルギー幅が 18.16[keV]のとき、Kapton 試料から 1ch あたり 2500 カウント程度の
水素収量があり(図 3-8-3)、統計的揺らぎの大きさで測定精度を評価すると MCA
１チャンネル当たり２％に相当する。110[nm]にわたる領域からの積分カウント
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1.1V-5V 程度であり、フローティングゲートを用いる EEPROM 等に比べて低電
































ロラド州に RAMTRON 社が設立され、1993 年にはチタン酸ジルコン酸鉛(PZT) 
系材料を応用した 4 キロビットメモリデバイスの商業的な生産を始めている。
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なしで 1.1V）が可能で、高速（100nsec 以下の書き込み時間）、長寿命（1012 回
以上の反転）という優れた特性を持つメモリデバイスについての発表が半導体
製造各社より出されるようになってきた。  
このように、不揮発性磁気抵抗メモリ（MRAM: Magnetoresistive Random Access 
Memory）、カルコゲン化合物の加熱相変化に伴う電気抵抗の変化を利用する
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FeRAM EEPROM Flash  Memory EPROM 
MASK 
ROM DRAM SRAM 
データ保持 不揮発 不揮発 不揮発 不揮発 不揮発 揮発 揮発 
データ保持期間 10 年 10 年 10 年 10 年 無限大 － 
1 年 (電
池保持)
セル構成 2T/2C 1T/1C 2T 1T 1T 1T 1T/1C 
6T, 
4T＋2R
読み出し時間 30-180ns 200ns ＜120ns ＜150ns ～120ns 50-70ns 70～85ns 注 4 









































 注 1 
105 105 100 － 無限大 無限大
データ保持電流 不要 不要 不要 不要 不要 必要 必要 
待機時電流 1-20µA 1-20µA 1-5µA 100µA 30µA 500-1000µA 1-7µA 
読出動作時電流
(最大) 
15-30mA 5-50mA 12-50mA 40mA 40mA 25-80mA 10-40mA
書込動作時電流
(最大) 













4 トランジスタ＋2 負荷素子  
注 1）FeRAM-書き換え回数： 読み出しの場合は、破壊読み出しになるため、読み出しと再書き込みの合計
回数。  
注 2）Flash Memory-書き換えサイクル： チップ内部でのプリプログラミング時間を除く。  
注 3）EPROM-紫外線消去： 2537Åの紫外線、照射量－10～15Ws/cm2、15～20 分  
注 4）SRAM 読み出し時間： バッテリバックアップタイプ 









主な用途を分類すると表 4-1-2-1 のようになる。 
 
表 4-1-2-1 FeRAM の応用分野のおおまかな分類 
 分類  
1 汎用不揮発性メモリ  
2 EEPROM/SRAM/NOR-Flash
代替 




3 外部記憶媒体 デジタル写真、音楽データ記録用媒体 
4 小電力移動体通信 
機器用メモリ 
非接触型 IC カード、 































































Frequency Identification：無線電波識別)タグと非接触型 IC カードについてごく
簡単に見ておく。 
 
















や電力などに応じて、密着読み書き型（ISO/IEC 10536-n(JIS X 6321-n)）、 近接
読み書き型（ISO/IEC 14443-n(JIS X 6322-n)）、および近傍型（ISO/IEC 15693（JIS 
X 6323-n））等の電気的な国際・国内標準規格も定まってきている。高速で低消
































                                                 
1食材の場合には食材そのものにタグを貼付しにくいとか流通形態と最終消費形態が異なる
等の理由で実際には実施が困難、あるいは経済的に引き合わないこともあると思われる。


































                                                                                                                                               
ここで冷蔵庫を挙げているのはあくまで説明の容易さのためである。 




































































































は結晶材料であり、通常行われる結晶化焼成温度は 800 度以上である。 
CMOS トランジスタ形成工程の後にこのような高温焼成を行うと微細なアル
ミ配線が損傷してしまう等の問題がある。この問題に対する解決として、レー






























                                                 
2還元が起こりそうな処理には他に次のような CVD 処理やエッチング処理がある。 















みについて述べる。本研究では有機金属分解法（ MOD: Metal-Organic 
Decomposition）と有機金属気相成長法（MOCVD:Metal-Organic Chemical Vapor 
Deposition）を用い Pt 電極上にタンタル酸ストロンチウムビスマス (SBT: 
Strontium Bismuth Tantalate)系薄膜を作成した。それらの試料について、電子顕微









の SBT 系試料が用意された。一種類は Pt/SiO2/Si 下地基板上に有機金属分解
（MOD）法 によって堆積された SBT 系試料であり、もう一種類は、Pt/Ti/SiO2/Si 
基板上に有機金属気相成長法（MOCVD） 法によって堆積された SBT 系試料で
ある。MOD 試料はコロラド大学の設備を用いて製作したが、MOCVD 試料はコ












ン塗布するか、あるいは霧状にして基板に付着させる(LSMCD: Liquid Source 
Misted Chemical Deposition 法)かによって有機金属原料を目的場所に供給し、加
熱分解、結晶化によって目的の膜を得る方法である。 




































は次のように行われた。 [15,16]  
p-型 (100) Si ウエハを熱酸化処理することによって SiO2 層が形成された。酸
化膜形成は主に Pt 電極と Si との間のシリサイド形成を抑止する目的である。 そ
の後、直流スパッタ法によって約 200 nm のプラチナ電極層を形成した。スピン
コート工程直前に真空中で 180 度 30 分の脱水ベーキングを行った。スピンコー
ト用の前駆体溶液は調製済前駆体材料 (Y-1、高純度化学製) を用い、室温で n-
酢酸ブチルで希釈することによって 0.12 mol/l になるように粘度調整された。 
調製済前駆体材料の主成分は金属カルボキシレートであり、2-エチルヘキサン
酸ビスマス（Bi[C4H9CH(C2H5)COO]3 CAS#: 67874-71-9, 図 4-2-2-1）、2-エチルヘ
キサン酸ストロンチウム（Sr[C4H9CH(C2H5)COO]2 CAS#: 2457-02-5）, 2-エチルヘ
キサン酸タンタルを Sr:Bi:Ta=1:2.2:2 の組成比になるようにキシレン溶液として
調製[17]したものである。原料溶液付属の ICP(inductively coupled plasma emission)
分析結果によれば、前駆体溶液には微量金属不純物として Ba (2 ppm), Ca (0.9 
ppm), Na (0.3 ppm), Zn (0.3 ppm)が含まれているが Al, Fe, K, Mg は検出されてい
ない。 
図 4-2-2-2 に製膜手順の概略を示す。前駆体溶液は脱水ベーク後の Pt/SiO2/Si 
基板上にスピン塗布法によって 2 回に分けて塗布された。スピンコート用の溶
液を 1500 rpm 、30 秒で塗布し、大気中でホットプレートを用い 160°C で１分間
乾燥した後、260°C で４分間仮焼きした。その後酸素雰囲気で、RTA（Rapid Thernal 
Annealing）法による結晶化アニールが行われた。RTA の昇温プログラムは、文
献[16]に記述されているのと同様である。スピン塗布から RTA までの手続きを 2
回繰り返した後、強誘電体膜形成の最後の工程として、酸素雰囲気において
800°C で 60 分のアニールを行った。その後、膜の上部にプラチナ電極を形成し
てキャパシタを形成としたものと、上部電極なしの試料とに分けた。上部プラ
チナ電極を付ける試料は、アルゴンガスを用いた DC スパッタ法による Pt 膜の
堆積に引き続いてフォトリソグラフィーによって様々な面積の上部電極を形成
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した後、酸素雰囲気中 800°C で 30 分間の回復アニールを行った。以上のような
過程によって堆積された膜は分析まで室温大気中で保管された。 
 
図 4-2-2-2  




















RBS, ERD,および NRA イオンビーム測定系の主要部を図 4-2-3-1 に示す。イオ
ンビーム照射測定は以下のように行われた。 







15 mm × 15 mm の SBT 試料(b)が上部電極のない MOD 試料と MOCVD 試料か
ら切り出され、真空槽内のゴニオメータ試料台に取り付けられた。測定を通じ
て、真空槽はターボ分子ポンプと回転ポンプによる恒常的な排気が行われ、真
空槽内の圧力は 1×10-4 [Pa] より良い真空に保たれた。照射イオンとして
1MeV-3.4MeV のエネルギーをもつ 4He+ イオンビームが用いられた。照射イオ
ンはタンデム加速器によって加速され、コリメータ(a)を用いて平行化された。
照射ビームのエネルギー分布は RMS 値が 1keV 程度の幅の狭いガウス分布であ
る。円形コリメータの試料側の開口径は 0.5mm であった。試料法線にそって入
射した場合の照射スポット径は 0.5mm より広がっており、同様の条件で測定さ
れた有機膜試料上の照射痕から 0.7mm と見積もられた。したがって ERD 法によ
る水素測定において試料法線と入射ビームのなす入射角が 80°の時、試料上の照
射スポットの形状は、0.7 mm × 4 mm の大きさの細長い楕円となる。このとき、
プローブイオン 1mC のドーズ量は 2.8×1014 probes/cm2 に相当する。照射中プロ
ーブビーム電流は 2.5 nA を中心に 1 nA から 3 nA の間を上下した。RBS 法に
よって後方散乱プローブを検出するためのシリコン半導体検出器（SSD: Solid 
Semiconductor Detector) が 169°の位置に設置され、ERD 法によって水素を検出
するための SSD(d)が 20° の位置に設置された。水素用の検出器(d)と試料(b)との
間には前方散乱プローブを選択的に吸収するためのアルミ箔(e) が置かれてい
る。2.232 MeV のプローブイオンにたいして 9.3 mm (5.6×1019 cm-2)厚の圧延アル
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ミ箔が用いられた。測定で得られた RBS/ERD スペクトルは RUMP [19] および 
SRIM [20]を用いて組成プロファイルに変換された。水素の 2.232MeV 4He+ イ
オンに対する反跳断面積はラザフォードの値よりも大きくなるが、この効果を
正しく取り入れるために Tirira et al. [21]による補正が用いられた。3.032 MeV 近





(a) 結晶構造と X 線回折パターン 
表 4-2-4-1 低温製膜で報告されている SBT 関連相   






蛍石型 fcc a=5.37-5.446 MO2(M=Sr,Bi,Ta) 
蛍石型 II  a=5.4  
ビスマス欠損 
パイロクロア cubic a=10.51  
歪 SBT orthorhombic a=5.361,c=26.83 c=5a,a 軸配向 
偏析相 cubic a=5.54 d-Bi2O3 
エピタキシャル 
酸化物 fcc a=5.39 蛍石型構造 
 
図 4-2-4-1 に MOD 法および MOCVD 法で製膜された SBT 系膜の X 線回折パ
ターンを示す。MOD 法によって堆積された膜の XRD パターン（図 4-2-4-1 下）
は多結晶強誘電体ビスマス層状ペロブスカイトに特徴的なパターンを示す。一
方、MOCVD 法で作成された膜の回折パターン（図 4-2-4-1 上）はいくつかのぼ
やけたピークをもち、通常のq-2q測定では結晶学的指数を正しく決めることが
難しい [23]. 低温堆積された SBT膜には表 4-2-4-1に示すような結晶相が報告さ
れている。MOCVD 試料に対する回折パターンで 29° 付近に現れる強いピーク
はフルオライト(111) [24] か、あるいはビスマス欠損をもつパイロクロア (222) 
[25], もしくは強誘電体ビスマス層状ペロブスカイト[26] (008) (115)というよう
な複数の可能性が考えられる。33°付近で Si (400) に重なる弱いピークはフルオ
ライト(200)によるものかもしれない。 








図 4-2-4-2 MOD 法で堆積された SBT 膜の誘電分極ヒステリシス曲線 
 





図 4-2-4-2 に MOD 法で作成した試料の分極ヒステリシス曲線を示す。分極特
性曲線の測定は、コロラド大学の設備で行われた。直径 100μｍ（面積 7850 mm2）
の円形上部電極によって Pt/SBT/Pt/SiO2/Si の構造を持つキャパシタを構成し、
Sawyer-Tower 回路を利用した測定システム（Radiant Technologies RT-66A）を用
い、10kHz の三角波を印加することによって分極ヒステリシス曲線を測定した。
三角波の振幅は、3V-10V まで 1V 刻みで変化させた。図 4-2-4-2 中には 8 本の閉
ループが示されている。SBT 層の膜厚が 190nm であるから、1V の電位差は
53kV/cm に相当する。印加電圧が 4V のときに曲線はほぼ飽和し、印加電圧が
5V のヒステリシス曲線から残留分極 2Pr（ヒステリシス曲線が縦軸を切る幅を
正負両側で計ったもの）は 19.1mC/cm2, 抗電界 2Ecは（ヒステリシス曲線が横軸




電界放射型走査電子顕微鏡(FESEM:Field Emission-SEM)による MOD 試料の表





図 4-2-4-5 は収束イオンビーム装置によって撮影された MOD 試料の断面であ
る。断面研磨に用いられた Ga 収束イオンビームによって表面はかなりダメージ
を受けているが、MOD 試料の SBT 層の膜厚はエリプソメトリーによる膜厚測定
結果 190 nm と矛盾しない結果が得られた。図 4-2-4-5 において、下地の Pt 電極
層と SiO2 層の厚さはそれぞれ 190 nm および 530 nm と見積もられる。 
図 4-2-4-4 は MOCVD で作成された SBT 系試料の FESEM 観察像である。密に
詰まったファセットのない数十 nm 程度の長さの枝を持つ珊瑚状凝集体からな
り、MOD で作成された試料に比べて表面はフラットである。エリプソメトリー
によって最表面の SBT 層の厚さは 120 nm と見積もられた。
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図 4-2-4-4 MOCVD 法で堆積された SBT 膜の FESEM 観察像 
（倍率が 4-2-4-3 と異なることに注意）
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図 4-2-4-5 MOD 法で堆積






(d) 高速イオンビーム散乱による MOD 膜の組成分析 
 
図 4-2-4-6 にMOD法で堆積されたSBT膜に対するラザフォード後方散乱スペ
クトルを示す。プローブビームのエネルギーおよびイオン種は 3.045 MeV の









（１） Bi が下部 Pt 界面で過剰になっている 
（２） 膜の厚さが不均一なために見かけ上 Bi の寄与分が低エネルギー側に
尾を引いている。 
（３） Pt 電極層と SBT 層の相互拡散が起こっているために生じた浅い Pt に
よる寄与 
が考えられる。モデルに相互拡散を考慮することを試みたところ、A 部の食い
違いは、SBT-Pt 間の界面拡散、または SBT 層の厚さの不均一で説明するには大











ル比はほぼ 1 である。原料溶液で化学量論組成から 10％過剰にしたビスマスが
加熱によって揮発（Bi は昇華性を持つ）して基板上から失われることのほかに、
図 4-2-4-6 中で A として示した部分の原因として Pt 界面付近に偏析しているの
ではないかと考えている。 
モデル計算から見積もられるそれぞれの寄与を Bi, Ta, Sr 各々の絶対量に換算
すると Bi:15.96≤0.059 ×1016cm–2, Ta:15.64≤0.067 ×1016cm–2, および Sr:7.765≤0.090 
×1016cm–2 と決定することができる。これには図 4-2-4-6 中 A で示された前述の
Bi 過剰分と解釈される食い違いは考慮されていない。図 4-2-4-6 には低エネルギ
ー側の軽元素の寄与が表示されていないが、図 4-2-4-7 に示された共鳴スペクト
ルなどから同様にして、試料表面近傍の酸素量は 64.70≤0.570 ×1016 cm–2 と見積





た膜の密度はおよそ 7 g/cm3 と見積もられる。SBT の単結晶の密度を、格子定数
から見積もると 8.8g/cm3 であるので、20%程度の差異がある。この内訳は、ボイ
ド、結晶粒界、点欠陥および有機原料由来の炭化水素と考えられる。（膜中炭素
は水素プローブ RBS 測定および 4.3MeV 近傍の 12C(α,α)12C 測定によって存在が
確認された。）一方、上部電極をつけた試料の誘電分極ヒステリシス特性（図















出 Bi およびd-Bi2O3 相の存在については積極的に支持されていない。 
 
(e) 16O(α,α)16O 核共鳴散乱を利用した MOD-SBT 膜の酸素量の分析 
 
図 4-2-4-7 にプローブイオンの入射エネルギーを増加させていったときの酸素
共鳴ピークの変化を示す。16O(a,a)16O 共鳴ピークは本実験系では 3035keV 付近
で起こる（２章）が、入射エネルギーを 3035keV より高くしていくと、試料表
面を通過する際にエネルギーが失われるため、試料の内部で共鳴が起こる。  
3070keV から 25keV ずつ 3245keV まで増加させていくと、SBT 層の浅い位置
(E0=3070keV)、SBT 層の深い位置(E0=3095keV),SBT-Pt 界面近傍（E0=3120keV）、






Pt 電極中（E0=3145keV）下地 SiO2 層(E0=3245keV)において共鳴が起こる。





れは膜の浅い位置と深い位置とで一様な欠損である。また図 4-2-4-6 の A 部に
おける SBT-Pt 界面における収量の増大はビスマスの偏析によることが示唆され
ているが、SBT-Pt 界面において酸素量の増大は確認できなかった。つまり、図
4-2-4(e) の A 部が溶液組成比で過剰であったビスマスの偏析によるものであれ
ば、酸化ビスマス Bi2O3 としてではなく、むしろ Bi として存在しているといえ
る。ところが、XRD スペクトルには Bi に相当するピークが確認されていない。
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以上のことから、SBT 膜から Pt 界面に存在が示唆されるビスマスは、酸化物で
はなく、単体結晶でもなく、プラチナに固溶する形で存在しているのではない
かと思われる。 
   
図 4-2-4-8 MOD および MOCVD で製膜された各試料中の水素の深さ分布 
   
(f) 弾性反跳散乱を利用した MOD 試料および MOCVD 試料の水素量の分析 
 
図 4-2-4-8に MODおよびMOCVDで製膜された各試料について得られた弾性
反跳水素スペクトルを示す。測定は 2.232 MeV の 4He+ イオンを用い、ビームフ
ラックス 7.0×1011 cm–2 s–1、照射フルーエンス 1.4×1015 cm–2 で行われた。反跳水
素は入射ビームの進行方向に対して 20 度の位置に置かれた固体検出器で検出さ
れた。前方散乱プローブを止めるために、9.3 mm の Al 箔が用いられた。 
MOD 試料と MOCVD 試料について表面近傍(0-30nm)における水素量を比較す
るとそれぞれ 17×1015 cm–2 および 2×1015 cm–2 であり、MOD 試料中水素量は
MOCVD 試料の 8.5 倍であった。これは表面の平坦さ、つまり試料表面積の違
い（図 4-2-4-3 および図 4-2-4-4 を参照）を反映していると解釈できる。製法や
保管の履歴の違いに関わらず、SBT 層中ではどちらもおよそ 1 at.%であり違いは
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ブスカイトの特徴が現れており、典型的なグレインサイズは 100 nm と見積
もられた。また、空隙の多い、即ち表面積の大きい表面形態をしていた。 
・ MOCVD 試料は、密に詰まったファセットのない数十 nm 程度の枝を持つサ
ンゴ状凝集体からなり、MOD 法で作成された試料に比べて平坦な表面が観







・ 膜表面からおよそ 100nm までの領域ではスペクトルのエッジの高さから求
められるビスマス／タンタル比はほぼ１であった。これは原料溶液組成と異
なっていた。 
・ モデル計算スペクトルを実測値にフィッティングすることによって、Bi, Ta, 
Sr, O 各々の絶対量が Bi:(15.96≤0.059 )×1016cm–2、Ta:(15.64≤0.067) ×1016cm–2、





・ 核共鳴散乱を用いた感度増大法によって SBT 膜の表面側(およそ 0-100nm)と
下部電極側(およそ 100-200nm)の酸素量が決められた。表面側における酸素




・ SBT-Pt 界面領域で酸素量の増加は確認できなかった。このことは Pt 界面付
近に存在が示唆される Bi は酸化物として存在しているのではないというこ
とを意味する。また下部 Pt 電極内部では酸素は検出されなかった。 
 
・ MODおよびMOCVDで製膜された各試料中の水素の深さ分布が測定された。
表面近傍(0-30nm)における水素量を比較するとそれぞれ 17×1015 cm–2 および
2×1015 cm–2 であり、MOD 試料は MOCVD 試料の 8.5 倍の表面水素を含んで
いた。これは表面の平坦さ、つまり試料表面積の違い（図 4-2-4-3 および図
4-2-4-4 を参照）を反映していると解釈できる。 
・ SBT 層中にはおよそ 1 at.%の水素が含まれ製法や保管履歴の違いに基づく変
化は認められなかった。 
・ 下地 Pt 電極中に 4-5 at%の水素が検出された。 




















る。PZT や SBT などのペロブスカイト類酸化物強誘電体の MOD 製膜法の開発
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れるようになってきた（表 5-1-1）。[1-5]  
 

































































UV 光や X 線の照射と異なり、イオン照射では核反跳による原子核の叩き出し
が起こることが特徴的である。電子励起では切れた結合が修復されることがあ










ポリイミド樹脂として知られるカプトン（H 型）の MeV 領域のプローブイオン
照射による変化について記述する。 
 














図 5-2-1 C22H10N2O5 で表されるカプトン H 型の単位構造 
 
カプトン (H 型、東レ－デュポン)[6]はそのなかでも最もよく使われているも
のの一つである。図 5-2-1 に C22H10N2O5 で表されるカプトン H 型の単位構造を





















カプトン膜に 200keV の Ar+ イオンを照射し、表面近傍における酸素と水素の減
少が電子によるエネルギー損失に比例していると報告している。また Lewis と
Lee[5]はカプトン膜に 200keV の Si イオンを照射し、照射中に放出されるガスの
質量分析を行い、分解産物として放出される気体状物質の主成分は CO、H2、お



























は SRIM-2003（古いプログラムは TRIM と呼ばれていた）を用いた核反跳ダメ
ージの見積もりについて述べる。 
 
カプトン-H 型樹脂は C22H10N2O5 で表される単位構造を持つポリイミド樹脂
である。 その密度の公称値は 1.42 g/cm3 (8.73×1022 atoms/cm3) [6] であり、1.5 
MeV He+ イオンの投影飛程は およそ 6.1 mm と見積もられる。カプトン試料に
He+イオンを照射した場合に、原子核の直接叩き出し とそれに伴って引き起こ
される衝突カスケード過程によって動かされる原子核数の SRIM モンテカルロ
シミュレーションによる見積もりを図 5-3-1 に示す。 



















図 5-3-1 核叩き出しによる平均原子変位密度の見積もり 
 
計算には SRIM-2003 [7]コードが用いられた。計算条件は試料法線に対する入射角


































測定を通じて真空槽内の圧力は 1×10-4 [Pa] より良い真空に保たれていた。
1MeV-3.4MeV のエネルギーをもつ 4He+ イオンビームが試料に照射された。プ
ローブビームはタンデム加速器によって加速され、コリメータを用いて平行化
された。照射ビームのエネルギー分布は RMS 値が 1keV 程度の幅の狭いガウス
分布である。円形コリメータの試料側の開口径は 0.5mm であった。試料法線に
そって入射した場合の照射スポット径は 0.5mm より広がっており、0.7mm と見
積もられた。試料法線に対する入射角が 85 度のとき、試料表面で照射スポット
は 0.7 mm × 8 mm の楕円になる。したがって、4He+ のドーズ量 1mC は 1.4×1014 
cm-2 に相当する。プローブビーム電流は 2.5nA 程度であった。したがって
1.522MeVのプローブイオンによって表面照射スポットを通じて試料に注入され
るエネルギーは 0.1W/cm2 未満となる。RBS 法によって後方散乱プローブを検出
するためのシリコン表面障壁検出器（SSBD: Si surface barrier detector) が 169°の
位置に置かれており、ERD 法によって水素を検出するための SSBD(d)が 15° の
位置に設置されている。水素用の検出器(d)と試料(b)との間には前方散乱プロー
ブを選択的に吸収するためのアルミ箔(e) が置かれている。1.522 MeV のプロー
ブイオンにたいして 5.0 mm (3.0×1019 cm-2)厚の圧延アルミ箔が用いられた。
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図 5-4-1(a) イオンビーム照射実験系の主要部  
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測定で得られた RBS/ERD スペクトルは RUMP [9] および SRIM [10]を用いて組
成プロファイルに変換された。水素の 1.5MeV 4He+ イオンに対する反跳断面
積はラザフォードの値よりも大きくなるが、この効果を正しく取り入れるため
に Tirira et al. [9]による補正が用いられた。 
RBS/ERD 同時測定によって得られた RBS スペクトルと ERD スペクトルの例
を図 5-4-2 および図 5-4-3 に示す。図 5-4-2 は 1.5 MeV 4He+ イオンを入射角 85







測定条件では酸素の測定可能深さは約 30nm 程度までとなる。 
図 5-4-3 に図 5-4-2 と同時に測定された水素スペクトルを示す。入射イオン種
やエネルギーは図 5-4-2 の場合と同じであり、反跳角 15 度の位置におかれた検
出器で 5mm のアルミ吸収箔を用いて得られたものである。図示された 2 つの水
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図 5-4-2 最低照射量における RBS スペクトル 
 
 1.5 MeV 4He+ イオンを入射角 85 度でカプトン H 型試料に照射した場合の後方散乱スペク
トルを照射フルーエンス 1.4×1014 cm-2 の場合について示す。カプトンの公称組成に少量の無機
不純物を添加することでスペクトルをよく説明することができる  
 
図 5-4-3  ERD 法による水素スペクトルのプローブイオン照射量に伴う変化 
図示された 2 つの水素スペクトルは、照射フルーエンスは等しく 0.14×1015 cm-2であるが、累積照射量が異
なっている。一方は未照射の試料に対してプローブイオンを 0.14×1015 cm-2照射することによって得られたス
ペクトル（低照射量スペクトル）であり、もう一方は、同じ照射スポットにおいて 2.66×1015 cm-2照射した後、
さらに続けて 0.14×1015 cm-2照射した場合に得られたスペクトル（高照射量スペクトル）である。30-150nm の
領域において水素がほぼ一様に初期値の半分に減少していることがわかる。 







変化を示す。1.5 MeV He+ イオンをプローブとして 1.4×1014 cm-2 から 2.8×1015 





























図 5-5-2 に、プローブイオン照射に伴って生じるカプトン H 型試料表面近傍領域
(0-30nm)中の酸素量の変化を同じ深さ領域の水素量の変化と重ねて示す。データ
は図5-5-1に表示した水素分布変化測定と同時に後方散乱法で測定されたもので
あり、従って照射条件は同じである。すなわち 1.5 MeV He+ イオンをプローブ
として 1.4×1014 cm-2から 2.8×1015 cm-2まで 1.4×1014 cm-2ステップで照射フルーエ
ンスを変化させて得られたデータである。酸素量は水素量と同様に炭素量に対
する比として表されており、最低照射フルーエンスである 1.4×1014 cm-2 の場合の
初期比を O:C=5/22=0.23 として RBS スペクトルはよく説明できる（図 5-4-2）。
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ではないからであると思われる。しかし Virk[4]は、ポリイミドに 70MeV の炭素
イオンを照射し、X 線回折パターンを測定してパターンの変化を論じている。
本節では Virk にならい、高エネルギーイオンプローブ照射量の変化をパラメー
タとして X 線回折パターンの変化を論じてみたい。 
 




面積が大きくなり(8 mm×90 mm の楕円)、ビームが試料台の大きさに収まらない
ために、照射量が正しく定量できなくなってしまうからである。図中それぞれ 
(A)未照射, (B) 2×1014 cm-2, (C) 5×1014 cm-2, および(D) 1×1015 cm-2  の照射フルー
エンスに対応している。  




行い、ピーク位置と FWHM 幅とを決定した。 
このピークについて Virk によって報告されているのと同様に、「平均微結晶サ
イズ」 L を計算すると表 5-6-1 のようになる。 
L の値は未照射試料の 26°近傍のピークについては 41.9 Å, (B)51.0 Å, (C)45.8 
Å (D)49.8 Å と求められた。この値は 70 MeV 炭素イオン照射に関して測定され
た結果 [4]とほぼ同様の結果が得られた。  
X 線回折スペクトルは 2 つの部分の寄与からなる。 
 (I)アモルファス成分による幅広いバックグラウンド 
 (II)結晶性秩序をもつ成分によるピーク 
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図 5-6-1 1.5 MeV 4He+イオン照射によるカプトン H 型試料の X 線
回折パターンの変化 
(A) 未照射, (B) 2×1014 cm-2, (C) 5×1014 cm-2, および(D) 1×1015 cm-2   
入射角は試料法線に平行の垂直入射である。  
 
表 5-6-1 形式的に求められた微結晶サイズ L の変化 
 
2θ Width b Crystallite 
[deg] [rad] Size L [Å] 
 
A: 13.81 0.03521 44.1 
Pristine 21.43 0.03761 41.7 
25.79 0.03778 41.9 
 
B: 13.68 0.03379 46.0 
2×1014 21.26 0.03933 39.9 
[cm-2] 25.45 0.03101 51.0 
    
C: 13.59 0.03435 45.2 
5×1014 21.18 0.03548 44.2 
[cm-2] 25.47 0.03455 45.8 
    
D: 14.18 0.03878 40.1 
1×1015 21.70 0.03726 42.1 
[cm-2] 25.81 0.03178 49.8 
 



















図 5-7-1 高エネルギー 4He+イオン照射によるカプトン試料の着色 
 
細かい線状の傷はアルミ製試料台の傷が透けて見えているものである。図中「85-15 
3uC@2nA」などと記されているのは「入射角 85 度、反跳角 15 度、ドーズ量 3mC ビー
ム電流 2nA での照射」という意味である。右下のスポット以外は 1.522MeV の 4He+イオ
ンの照射。右下のものは 3.086MeV ビームの照射である。  
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図 5-7-2 照射部分の SEM 像 
 

































1.5MeV 4He+イオンビームを 0.1W/cm2 未満のエネルギー輸送密度でカプトン
試料に照射した。照射フルーエンスを 1.4×1014 cm-2 から 2.8×1015 cm-2 まで
1.4×1014 cm-2 ステップで変化させて、表面からの深さ 0-150nm における水素量の




・ 最低照射量の試料の RBS スペクトルはカプトンの公称組成に少量の無機
不純物（リン、カルシウム等）を添加したものでよく説明できた。 
（２）表面近傍の水素量について 
・ 30-150nm までの領域で深さ方向にわたってほぼ一様に初期値比で 50%の
減少が見られた。 
・ 0-30nm までの領域では初期値比で 70％以上の大きな減少が見られた。 
・ 水素減少の振る舞いは中エネルギー重イオン照射の結果と似通っていた。 
（３）表面近傍の酸素量について 
・ 0-30nm の領域で照射フルーエンスと共に酸素量が減少した。 














・ 単位フルーエンスあたりの減少比は水素減少:酸素減少＝14:3 であった。 
（５）表面近傍の窒素量について 












・ 4×1012 cm-2 の低い照射フルーエンスにおいても着色が見られた、この着色
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な機能であるスクリプト機能は MS-DOS バッチファイル形式と RUMP マクロプ
ログラムを組み合わせることによって可能であるかもしれないがそれについて
の情報はほとんどない。RUMP は現在でもオペレーティングシステムの仕様変













トとして現在進行しているものが 2 種類知られている。一つはイギリス Surrey
大学のグループによる DataFurnace[1]であり、もう一つは、ドイツの Max-Planck





かしハンガリーの E. Szilágyi によって開発された MDEPTH[3]のコードを外部コ
                                                 
1 2003 年現在、欧州のグループは連携を深めているように見え、互いにフォーマットの互
換性を改善するなどソフトウェアの改善が精力的に続けられている。 




























表 6-1 本論文に関連したいくつかの研究の今後の課題と発展 
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